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第 3 章では、 Cu(l11) への水素分子の解離吸着・会合脱離過程における、水素分子の振動運動と回転運動の結合
効果について解析した。その結果、回転運動に起因する効果が、振動励起状態にある分子では抑制されることを明ら
かにし、実験結果を定性的に説明することに成功した。






















(1)水素分子と固体表面のポテンシャル・エネルギー曲面 (Potential Energy Surface : PES) は、水素分子の持つ
並進、振動、回転の 6 つの自由度に強く依存している。本研究では、水素分子の 6 つの自由度を量子論的に考慮し











(4)水素分子の Cu(001) における回転励起を伴う回折では、水素分子の回転軸の向きが変化する場合、 Cu(OOl) の
[100J 方向の PES の周期性による回折確率は、 [110J 方向の PES の周期性による回折確率より 2 桁から 3 桁程度
大きくなることを明らかにしている O この結果は、回折方向によって分子回転軸の向きを選別できる可能性を示唆
しており、今後の水素-表面反応制御に指針を与えている。
(5)飛来する水素原子による表面吸着水素原子のはぎとり反応の解析では、生成脱離分子の平均振動エネルギーと表
面平行方向の平均並進エネルギーが異なる被覆率依存性を示すことを明らかにしている O この結果から、直接的な
はぎとり反応によって生成脱離した水素分子は平均振動エネルギーが大きく、逆に間接的なはぎとり反応によって
生成脱離した水素分子は表面平行方向の平均並進エネルギーが大きいことを見出している o これらの結果は、生成
脱離する水素分子の振動分布と表面平行方向の並進分布を比較することにより、はぎとり反応の直接過程と間接過
程を区別できることを示唆している。
以上のように、本論文は、第一原理量子ダイナミクス計算を行うことによって、水素-表面反応を微視的立場から
理論的に調べたものである。本研究では基礎的な面のみならず、応用の面でも有益な知見を得ており、応用物理学、
特に理論物性学に寄与するところが大き L 、。よって本論文は博士論文として価値あるものと認める。
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